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論文内容要旨
地球規模での省エネルギ一、 COっ削減への対応が産業界への社会的要請となっている中で、鉄鋼生産工程、
その中でも高炉での還元材比低減は緊急の課題である。還元材比低減のためには、コークスの強度向上によ
り高炉内の通気通液性を維持し、コークスの CO2 ガス化反応性向上により高炉上部の鉱石の還元効率を高め
る必要がある。
本研究では、コークス強度の支配因子であるコークス中の欠陥に関して、連結気孔とイナート組織周辺の
クラックに着目し、それらの生成機構を検討するとともに定量的に評価する研究を行った。また、コークス
CO2 ガス化反応性の支配因子である基質の炭素構造と灰組成の触媒作用に着目し、触媒の種類による CO2 ガス
化反応性向上機構の違いを明らかlこする研究を行った。さらに、これらの基礎知見を踏まえて、コークス中
の欠陥制御によるコークス強度向上技術および高炉内における鉱石の還元効率改善に適したコークス反応性
向上技術について検討した。
本研究で得られた知見は、以下のように要約される。
1.連結気孔とコークス強度との関係の定量評価
コークスの強度支配因子である欠陥のうち連結気孔に着目し、その定量評価を試みた。その結果、以下の
知見を得た。
1) コークス気孔構造の画像解析を行い、連結気孔を抽出するための適切な指数を検討した。円形度が 0.1
以下、 0.2 以下および 0.3 以下の気孔に関して、その面積および周囲長の合計値とコークス強度 (DI)
との関係を調べた。面積および周囲長のいずれの指数を用いた場合でも、円形度の闇値が 0.2 での相関
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係数は 0.9 以上であり、円形度の闘値を O. 1 にしても相関係数は飽和傾向で、あった。この結果から、連
結気孔を抽出する闇値として、円形度 0.2 程度が適当であると考えられる。
2) 全気孔を対象とした指数よりも、円形度 0.2 以下に着目して定量化した指数を用いた方が、明らかに 01
との相闘が良好で、あった。この点は、円形度 O. 2 以下の気孔は、破壊の起点になり易いことを示唆して
いる。
2. イナート組織周辺のクラックとコークス強度との関係の定量評価
コークスの強度支配因子である欠陥のうちイナート組織周辺のクラックに着目し、その生成機構について
検討した。さらに、イナート組織のサイズの測定方法を開発し、この方法によって測定されたイナート組織
のサイズとコークス強度の関係性を調べた。その結果、以下の知見を得た。
1)今回使用したコークス用原料炭の石炭化度の範囲では、イナート組織はリアクティブ組織に比べて収縮
率が 5.0""'-'5.9 ポイント低い。
2) イナート組織とリアクティブ組織の収縮挙動の違いにより、両組織の境界において、接線方向には引張
応力、径方向には圧縮応力が作用する。
3) イナート組織を球体と仮定した場合、 9500C到達時において、少なくとも約 100μm 以上のイナート組織
の周辺にクラックが生成すると推算される。
4) X線CT装置を用いて、解析領域が広く代表性の高いコークス中のイナートサイズ分布の測定方法を確
立した。
5) 数 m オーダーの粗大イナート組織は、細粒化するほどコークス強度 (OI)は向上するが、イナート組
織を約1. 5mm 未満に細粒化しても 01 は向上しないことが分かつた。すなわち、コークス強度 01 に悪影
響を及ぼし始める臨界イナート径は約1. 5mm であることが分かつた。
6) 100μffi""'-' 1. 5mm 程度のイナート組織周辺には乾留過程でクラックが生成するものの、そのクラックがド
ラム試験機内の落下衝撃によって進展する確率は低い。そのため、約1. 5mm 未満のイナート組織はコー
クス強度目印15 への悪影響が小さく、臨界イナート径が1. 5mm 程度に存在すると考えられる。
3. Fe203 および CaC03 の添加がコークスの炭素構造形成に及ぼす影響
コークスの CO2 ガス化反応の触媒として知られている Fe203 および CaC03 を石炭へ事前添加してコークスを
製造し、乾留過程における触媒の形態および炭素構造について調べた。その結果、以下の知見を得た。
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1)事前添加した Fe203 は、乾留過程において金属 Fe に還元され，コークス中では主に金属 Fe の形態で存
在する。また、事前添加した CaC03 は、乾留過程において CaO に分解され、コークス中では CaO の形態
で存在する。
2) Fe203 の添加は、乾留過程において生成するコークスの炭素構造に影響を及ぼす。 Fe203 添加コークスの
炭素構造は、無添加のコークスに比べてアモルファスになっている。一方、 CaC03 の添加は、乾留過程
においてコークスの炭素構造に及ぼす影響が小さい。
4. Fe203 および CaC03 の添加によるコークスの反応性向上機構
Fe203 および CaC03 を石炭へ事前添加してコークスを製造し、 CO2 ガス化反応性を調べた。また、添加物の触
媒作用の有無を調べるため、脱灰コークスの CO2 ガス化反応性を調べた。その結果、以下の知見を得た。
1) Fe203 および CaC03 を石炭に添加して乾留したコークスの反応性は、無添加のコークスよりも高くなる。
2) Fe203 の添加によりコークスの反応性が向上したが、反応性に及ぼす Fe 成分の触媒作用は 9000Cの低温
では小さく、主にコークスの炭素構造の変化が反応性の向上に影響している。
3) CaC03 添加によるコークスの反応性向上は、主に Ca 成分(ガス化反応時は CaO の形態で存在)の触媒作
用に起因する。 CaO の存在は，ガス化反応の開始温度を低温側にシフトさせる。
5. コークス中の欠陥制御によるコークス強度向上技術および触媒添加によるコークス反応性向上技術
本研究にて提案した欠陥を定量化した指数を用いて、実際に欠陥を制御することよるコークス強度向上技
術について検討した。また、触媒添加によるコークス反応性向上機構に基づき、高炉内における鉱石の還元
効率改善に適したコークス反応性向上技術について検討した。その結果、以下の知見を得た。
1 ) コークス炉の操業条件毎に、コークスの強度を支配する主要な欠陥(連結気孔もしくはクラック)を判
別し、その欠陥の由来となる石炭を選択的に粉砕することで、コークス強度 (DI)の向上が可能である
ことを見いだした。
2) 実機のコークス炉において、石炭粒子聞の空隙率に対して配合炭の膨張率が不足している条件では、高
膨張率炭の粗大粒子の細粒化により、コークスの強度が可能であること検証した(於八幡製鉄所)。ま
た、石炭粒子間の空隙率に対して配合炭の膨張率が十分な条件では、粗大イナート組織の細粒化により、
コークス強度の向上が可能であることを検証した(於大分製鉄所)。
3) 大分製鉄所にて、粗大イナート組織の細粒化により DI 87. 0 レベルの高強度コークスを製造し (Fig. 1)、
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そのコークスを実機の高炉で使用することにより、還元材比が約 5kg/t-hot-metal 低下することを検証
1 7.4 万 kL/年、 CO2 削減これは、大分製鉄所の高炉工程の省エネノレギー効果(重油換算)した (Fig . 2) 。
効果 6 . 7 万 t -CO2/年に相当する。 さらに、コークス使用量を約 4. 5 万 t/年削減することにより、約 13 . 5 
(コークス単価 3 万円/t 前提) 。億円/年のコスト削減が可能となった
Ca 成分 (C02 ガス化反応時は CaO として存在)は、 Fe 成分に比べて CO2 ガス化反応の触媒作用が大きく、4) 
高炉上部における鉱石の還元効率をしたがって、CO2 ガス化反応の開始温度を低温側にシフ ト させる 。
改善には、触媒として Ca 成分を使用することが好ましい。
高強度かっ高反応性の触媒添加コークスの製造が可5) 炭種別選択粉砕技術と触媒添加との組合せにより、
高炉の還元材比低減に有効であると考えられる。
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論文審査結果の要旨
地)Õ;j守且暖化対策として CÜ:zの削減は産業界の大きな使命であり、とりわけ日本全体の CCh排出量の約 15%を占め
る鉄鋼業の果たす役割は大きし、。日本鉄鋼業は 2008 年"-'2012 年度に 1990 年度対比で約 9%の CÜ:z削減を目指し自
主活動計画が鋭意進められている。鉄筆陣業における C白の排出量は高炉が 6 割弱を占めており、高炉における還元
材(コークス)の低減が最も有効な手段となる。還元材比を低減するには使用するコークスの強度向上による通気、
通液性の維持とC02ガス化反応性向上による高炉上部の鉱石還元効率の改善が重要である。
本研究では、コークス強度の支配因子である欠陥に関して、甑吉気孔とイナート紺哉周辺のクラックに着目し、
それらの生成樹曹を検討するとともに定量休刊面した。また、コークスの反応性向上に関しては、化学的同志性
の支配因子である基質の炭素構造と肺臓の制菜作用に着目し、触媒の種類による反応性向上機構の違いを明らか
にした。
第 l 章は、緒論としてコークスの強度および反応性向上技術を概観し、研究すべき課題を明確にした
第2 章は、コークスの強度支配因子で、ある欠陥の漸吉気孔に着目し、それを抽出するための指数となる円形度評
価を提案し、気孔の円形度とコークス強度との関係を明らかにし九
第 3 章は、コークスの強度支配因子である欠陥のイナート紺哉周辺のクラックに着目し、その生成機構の検討及
びイナート紺哉のサイズ測定方法を開発し、イナート組織のサイズとコークス強度の関係性を明らかにした。
第 4 章は、コークスの C仇ガス化反応'断故葉である Fe~及び、 CaC仏を石炭〈事前添加してコークスを動量し、乾
留過程における触媒の形態およU演素構造を明らかlこし丸
第 5 章は、 4 章同様 Fe2Û:lおよび、 CaC伐を石炭ハ事前添加してコークスを艶査し、各々の C白ガス化反応性向上機
構を明らかにした。
第6 章は、本研究で定量化した欠陥の指数を郎、たコークス強度向上技術により、実際の高炉で還元材比低減効
果を芳正した。さらに、角的某閥日によるコークス反応性向上機構に基づ、き、高炉内における鉱石の還元効率改善に
適したコークス反応性向上技術を確立した
第 7 章は、総論として本研究内容をまとめている。
以上、持命文は、石炭の細制執庁、溶融挙動角噺等、高度な研究実験の成果であり、オリジナリティーの極めて
高し噸開業績と言える。これら梯貯は、今後の高強度・高反応性コークス製造技術のコア技術としてその発展が大
いに期待され、かっ鍛隣における C白の排出量低減に大きく貢献するといえる。
よって、材命文同専士(環掛ヰ学)の学位論文として合格と認める。
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